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(57) Abstract 



The invention relates to a fiber-reinforced thermoplastic moulding material containing the following ingredients in relation to the 
sum of ingredients A-D and optionally E and F, representing a total of 100 wt. %: d) 10-97 wt. % of at least one aromatic polyester 
as ingredient A; e) 1-50 wt, % of at least one particle-shaped grafted copolymer with a soft phase glass transition temperature that is 
lower than 0 ''C and an average particle size of 50-1000 nm as ingredient B; f) 1-50 wt, % of at least one copolymer made of monomers 
cl) 50-90 wt, % of at least one vinyl aromatic monomer as ingredient CI and c2) 10-25 wt. % acrylonitrile and/or methacrylonitrile as 
ingredient C2, as ingredient C; 1-50 wt. % glass fibers as ingredient D; 0 0-25 wt. % other ingredients that are compatible, can be mixed 
in a homogenous manner with ingredients A and/or C and can be dispersed therein, as ingredient E; f) 0-10 wt. % usual additives such as 
UV stabilizers, oxidation retarders, lubricating agents and release agents as ingredient F. The invention also relates to moulded parts made 
from said moulding materials and used in the interiors of motor vehicles. The invention further relates to the use of moulding materials in 
the production of moulded parts. 

(57) Zusammenfassung 

Gegenstand der Erfindung ist eine glasfaserverstarkte thermoplastische Formmasse, enthaltend. bezogen auf die Summe der 
Komponenten A bis D und gegebenenfalls E und F, die insgesamt 100 Gew.-% ergibt; d) 10 bis 97 Gew.-% mindestens eines 
aromatischen Polyesters als Komponente A; e) 1 bis 50 Gew.-% mindestens eines teilchenformigcn Pfropfcopolymerisats mit einer 
Glasiibergangstemperatur der Weichphase unterhalb von 0 *'C und einer mittleren TeilchengroBe von 50 bis 1000 nm als Komponente 
B; 0 1 bis 90 Gew.-% mindestens eines Copolymerisats aus den Monomeren cl) 50 bis 90 Gew.-% mindestens eines vinylaromatischen 
Monomeren als Komponente C 1 und c2) 10 bis 25 Gew.-% Acrylnitril und/oder Methacrylnitril als Komponente C2, als Komponente C; d) 
1 bis 50 Gew.-% Glasfasem als Komponente D; f) 0 bis 25 Gew.-% weitere, mit den Komponenten A und/oder C homogenen mischbare 
Oder in diesen dispergicrbare, vertragliche Polymere als Komponente E; f) 0 bis 10 Gew.-% iibliche Zusatzstoffe wie UV-Stabilisatoren, 
Oxidationsverzogerer, Gleit- und Entformungsmittel als Komponente F. Gegenstand der Erfindung sind auch Formteile aus diesen 
Formmassen fur den Innenraum von Kraftfahrzeugen sowie die Verwendung der Formmassen zur Herstellung der Fonnteile. 
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5 THERMOPLASTISCHE POLYESTERFORMHASSEN FUR KRAFTFAHRZEUG-INNENANWENDUNGEN 



10 

Die Erfindung betriffl glasfaserverstarkte thermoplastische Formmassen, Formteile 
daraus sowie die Verwendung der Formmassen zur Herstellung der Formteile. 

Formteile aus polymeren WerkstofFen, die im Imienraum von Kraftfahrzeugen zur 
15 Anwendung kommen, miissen hohen Anforderungen beziiglich ihrer mechanischen 
Eigenschaften, ihrer Oberflacheneigenschaften, ihres Alterungsverhaltens sowie 
ihres Geruchsverhaltens geniigen. Ftir die Herstellung von Formteilen fiir 
Kraftfahrzeug-Innenanwendungen werden bisher verschiedene polymere WerkstofFe 
verwendet. 

20 

Bin venvendeter WerkstofF ist glasfaserverstarktes ABS/PC (Polymer-Blend aus 
Aciylnitril/Butadien/Styrol-Copolymer und Polycarbonat), Dieser WerkstofF weist 
jedoch eine nur unzureichende UV-Bestandigkeit, ein schlechtes War- 
mealtenmgsverhalten (Zahigkeit imd Bruchdehnung nach Warmelagerung), 
25 ungiinstige Oberflacheneigenschaften sowie insbesondere ein schlechtes Ge- 
ruchsverhalten auf. Unter Geruchsverhalten wird die Neigung von Werkstoflfen 
verstanden, nach einer Temperatur- und Klimalagerung von festgelegter Dauer 
fliichtige Bestandteile abzugeben, die einen wahmehmbaren Geruch aufweisen. 

30 Als weiterer WerkstofF kommt glasfaserverstarktes, zahmodifiziertes SMA 
(Styrol/Maleinsaureanhydrid-Copolymer) zum Einsatz. Auch SMA weist nur 
unzureichende Oberflacheneigenschaften, eine schlechte Warmealterungs- 
bestandigkeit sowie ein schlechtes Geruchsverhalten auf. 
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Die vorstehend genannten Werkstoffe weisen zudem eine nur schlechte 
Warmeformbestandigkeit auf, die in einer nur geringen Vicat B- 
Erweichimgstemperatur (Vicat B < 130°C) zum Ausdruck kommt. Eine gute 
Warmeformbestandigkeit und Warmealterungsbestandigkeit der eingesetzten 
Werkstoffe ist jedoch essentiell, da sich der Kraftfahrzeug-Innenraum, insbesondere 
unter Einwirkung von Sonnenstrahlung, erheblich aufheizen kann. 

Die vorstehend genannten Nachteile konnten mit Polymerwerkstoffen auf der Basis 
von PBT/ASA/PSAN (Polymerbiends aus Polybutylenterephthalat, Aciylni- 
tril/Styrol/Acrylsaureester-CopoIymer und Polystyrol/Acrylnitril-Copolymer) 
behoben werden. Solche Werkstoffe sind in DE-A 39 11 828 allgemein offenbart. 
Die Ausfiihrungsbeispiele beziehen sich auf Formmassen mit einem hohen 
Acrylnitril-Anteil der PSAN-Copolymere. Formteile aus diesen Formmassen weisen 
jedoch ebenfalls ein schlechtes Emissionsverhalten auf. 

Aufgabe der Erfmdung ist es, fur die Herstellung von Formteilen, die im Innenraum 
von Kraftfahrzeugen eingesetzt werden, geeignete Formmassen zur Verfiigung zu 
stellen, die ein gunstiges Eigenschaftsprofil hinsichtlich ihrer mechanischen, 
optischen und sensorischen Eigenschaften sowie insbesondere eine gute 
Warmeformbestandigkeit, Warmealterungsbestandigkeit und ein gutes 
Emissionsverhalten vmd/oder Geruchsverhalten aufv^eisen. 

Gelost wird die Aufgabe durch eine glasfaserverstarkte thermoplastische 
Formmasse, enthaltend, bezogen auf die Summe der Komponenten A bis D und 
gegebenenfalls E und F, die insgesamt 100 Gew.-% ergibt, 

a) 10 bis 97 Gew.-% mindestens eines aromatischen Polyesters als Komponente 
A, 

b) 1 bis 50 Gew.-% mindestens eines teilchenformigen Pfropfcopolymerisats 
mit einer Glasubergangstemperatur der Weichphase unterhalb von O^^C und 
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einer mittleren TeilchengroBe von 50 bis 1000 run als Komponente B, 

c) 1 bis 50 Gew.-% mindestens eines Copolymerisats aus den Monomeren 

cl) 50 bis 90 Gew.-% mindestens eines vinylaromatischen Monomeren als 
Komponente Cl und 

c2) 1 0 bis 25 Gew.-% Acrylnitril und/oder Methacrylnitril als 
Komponente C2, 

als Komponente C, 

d) 1 bis 50 Gew.-% Glasfasem als Komponente D, 

e) 0 bis 25 Gew.-% weitere, mit den Komponenten A und/oder C homogen 
mischbare oder in diesen dispergierbare, vertragliche Polymere als Komponente 
E, 

f) 0 bis 10 Gew.-% ubliche Zusatzstoffe wie UV-Stabilisatoren, RuB, 
Pigmente, Oxidationsverzogerer, Gleit- und Entformungsmittel als 
Komponente R 

Als Komponente A enthalt die erfindungsgemaBe Formmasse 10 bis 97 Gew.-%, 
bevorzugt 20 bis 75 Gew.-%, besonders bevorzugt 30 bis 60 Gew.-% eines 
aromatischen Polyesters. Die in den erfindungsgemaBen Formmassen enthaltenen 
Polyester sind an sich bekannt. 

Die Herstellung der Polyester kann durch Reaktion von Terephthalsaure, deren 
Estem oder anderer esterbildender Derivate mit 1,4-Butandiol, 1,3-Propandiol bzw. 
1,2-Ethandiol in an sich bekannter Weise erfolgen. 
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Bis 2u 20 mol-% der Terephthalsaure konnen durch andere Dicarbonsauren ersetzt 
werden. Nur beispielsweise seien hier Naphthalindicarbonsauren, Isophthalsaure, 
Adipinsaure, Azelainsaure, Sebacinsaure, Dodecandisaure imd 
Cyclohexandicarbonsauren, Mischungen dieser Carbonsauren imd esterbildende 
Derivate derselben genannt. 

Auch bis zu 20 mol-% der Dihydroxyverbindungen U4-Butandiol, 1,3 Propandiol 
bzw. 1,2-Ethandiol konnen durch andere Dihydroxyverbindungen, z.B. 1,6- 
Hexandiol, 1,4-Hexandiol, 1,4-Cyclohexandiol, 1,4-Di(hydroxymethyl)cyclohexan, 
Bisphenol A, Neopentylglykol, Mischungen dieser Diole sowie esterbildende 
Derivate derselben ersetzt werden. 

Bevorzugte aromatische Polyester sind Polyethylenterephthalat (PET), 
Polytrimethylenterephthalat (PTT) und insbesondere Polybutylenterephthalat (PBT), 
die ausschlieUlich aus Terephthalsaure und den entsprechenden Diolen 1,2- 
Ethandiol, 1,3-Propandiol und 1,4-Butandiol gebildet sind. Die aromatischen 
Polyester konnen auch ganz oder teilweise in Form von Polyester-Recyclaten, wie 
PET-Mahlgut aus Flaschenmaterial oder aus Abfallen der Flaschenherstellung 
eingesetzt werden. 

In einer besonders bevorzugten Ausfuhrungsform besteht die Komponente A aus 

al) 60 bis 99 Gew.-%, bevorzugt 80 bis 95 Gew.-% Polybutylenterephthalat 
und 

a2) 1 bis 40 Gew.-%, bevorzugt 5 bis 20 Gew.-% Polyethylenterephthalat. 

Als Komponente B enthalt die erfindungsgemaBe Formmasse 1 bis 50 Gew.-%, 
bevorzugt 1 bis 25 Gew.-%, besonders bevorzugt 2 bis 15 Gew.-%, insbesondere 2 
bis 10 Gew.-% mindestens eines teilchenformigen Pfropfcopolymerisats mit einer 
Glasubergangstemperatur der Weichphase unterhalb von 0*^C und einer mittleren 
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Teilchengrofle von 50 bis 1 000 nm. 

Vorzugsweise handelt es sich bei Komponente B um ein Pfropfcopolymerisat aus 

5 bl) 50 bis 90 Gew.-% einer teilchenformigen Pfropfgrundlage B 1 mit einer 
Glasiibergangstemperatur unterhalb 0°C und 

b2) 1 0 bis 50 Gew.-% einer Pfropfauflage B2 aus den Monomeren 

10 b2 1 ) 50 bis 90 Gew.-% eines vinylaromatischen Monomeren als 

Komponente B21 und 

b22) 1 0 bis 49 Gew.-% Acrylnitril und/oder Methacrylnitril als 
Komponente B22. 

15 

Die teilchenformige Pfropfgrundlage Bl kann aus 70 bis 100 Gew.-% eines 
konjugierten Diens und 0 bis 30 Gew.-% eines difunktionellen Monomeren mit zwei 
olefinischen, nicht konjugierten Doppelbindungen bestehen, Solche 
Pfropfgrundlagen werden beispielsweise bei ABS-Polymeren oder MBS-Polymeren 
20 als Komponente B eingesetzt. 

GemaB einer bevorzugten Ausfiihrungsform der Erfindung besteht die Pfropf- 
grundlage Bl aus den Monomeren 

25 bll) 75 bis 99,9 Gew.-% eines Ci-Cio-AIkylesters der Acrylsaure als 

Komponente Bl I, 

bl2) 0,1 bis 10 Gew.-% mindestens eines polyfunktionellen Monomeren 
mit mindestens zwei olefinischen, nicht konjugierten 
30 Doppelbindungen als Komponente B 1 2 und 
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bl3) 0 bis 24,9 Gew.-% eines oder mehrerer weiterer copolymerisierbarer 
Monomere als Komponente B13. 

Bei der Pfropfgrundlage Bl handelt es sich um ein Elastomeres, welches eine 
5 Glasubergangstemperatur von bevorzugt unterhalb -20^C, besonders bevoizugt 
imterhalb -30°C aufweist. 

Fiir die Herstellung des Elastomeren werden als Hauptmonomere BIl Ester der 
Acrylsaure mit 1 bis 10 C-Atomen, insbesondere 4 bis 8 C-Atomen in der 
10 Alkoholkomponente eingesetzt. Besonders bevorzugte Monomere B 11 sind iso- und 
n-Butylacrylat sowie 2-EthyIhexyIacrylat, von denen die beiden letztgenannten 
besonders bevorzugt sind. 

Neben den Estem der Acrylsaure werden als vemetzendes Monomer B 12 0,1 bis 10, 
15 bevorzugt 0,1 bis 5, besonders bevorzugt 1 bis 4 Gew.-% eines polyfiinktionellen 
Monomeren mit mindestens zwei olefinischen, nicht konjugierten Doppelbindungen 
eingesetzt. Beispiele sind Divinylbenzol, Diallylfumarat, Diallylphthalat, 
Triallylcyanurat, Triallylisocyanurat, Tricylodecenylacrylat und 

Dihydrodicyclopentadienylacrylat, von denen die beiden zuletzt genannten 
20 besonders bevorzugt sind. 

Neben den Monomeren BU und B12 kormen am Aufbau der Pfropfgrundlage Bl 
noch bis zu 24,9, vorzugsweise bis zu 20 Gew.-% weiterer copolymerisierbarer 
Monomere, vorzugsweise Butadien-1,3, Styrol, a-Methylstyrol, Acrylnitril, 
25 Methacrylnitril und Ci-Cg-Alkylester der Methaciylsaure oder Mischungen dieser 
Monomeren beteiligt sein. In einer besonders bevorzugten Ausfuhrungsform enthalt 
die Pfropfgrundlage Bl kein Butadien-1,3, insbesondere besteht die Pfropfgrundlage 
Bl ausschlieOlich aus den KomponentenBll und B 12. 

30 Auf die Pfropfgrundlage Bl ist eine Pfropfauflage B2 aus den Monomeren 
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b21) 



50 bis 90 Gew.-%, vorzugsweise 60 bis 90 Gew.-%, besonders 
bevorzugt 65 bis 80 Gew.-% eines vinylaromatischen Monomeren 
als Komponente B2 1 und 



5 



b22) 



10 bis 50 Gew.-%, vorzugsweise 10 bis 40 Gew.-%, besonders 
bevorzugt 20 bis 35 Gew.-% Aciylnitril oder Methacrylnitril oder 
deren Mischungen 



aufgepfropft. 

10 

Beispiele fur vinylaromatische Monomere sind unsubstituiertes Styrol und 
substituierte Styrole wie a-Methylstyrol, p-Chlorstyrol und p-Chlor-a-Methylstyrol. 
Bevorzug sind unsubstituiertes Styrol und a-Methylstyrol, besonders bevorzugt ist 
unsubstituiertes Styrol. 

15 

GemaB einer Ausfuhnmgsform der Erfindung betragt die mittlere TeilchengroBe der 
Komponente B 50 bis 200 nm, bevorzugt ca, 100 nm. 

GemaB einer weiteren Ausfuhrungsform der Erfindung betragt die mittlere 
20 TeilchengroBe der Komponente B 200 bis 1000 nm, bevorzugt ca. 500 nm. 

GemaB einer besonders bevorzugten Ausfuhrungsform der Erfindung ist die 
TeilchengroBenverteilimg der Komponente B bimodal, wobei die Komponente B zu 
10 bis 90 Gew.-%, bevorzugt zu 30 bis 90 Gew.-% , besonders bevorzugt zu 50 bis 
25 75 Gew.-% aus einem kleinteiligen Pfropfcopolymerisat mit einer mittleren 
TeilchengroBe von 50 bis 200 nm, bevorzugt ca. 100 nm und zu 10 bis 90 Gew,-%, 
bevorzugt zu 10 bis 70 Gew.-% ,besonders bevorzugt zu 25 bis 50 Gew.-% aus 
einem groBteiligen Pfiropfcopolymerisat mit einer mittleren TeilchengroBe von 250 
bis 1000 nm, bevorzugt ca. 500 nm, besteht. 



30 



Als mittlere TeilchengroBe bzw. TeilchengroBenverteilung werden die aus der 
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integralen Massenverteilung bestimmteu GroSen angegeben. Bei den erfin- 
dungsgemaflen mittleren TeilchengroBen handelt es sich in alien Fallen urn die 
Gewichtsmittel der TeilchengroBen, wie sie mittels einer analytischen 
Ultrazentrifiige entsprechend der Methode von W. Scholtan und H. Lange, Kolloid- 
5 Z. und Z,-Polymere 250 (1972), Seiten 782 - 796, bestimmt wurden. Die 
Ultrazentrifugenmessung liefert die integrale Massenverteilung des 
Teilchendurchmessers einer Probe. Hieraus lafit sich entnehmen, wieviel 
Gewichtsprozent der Teilchen einen Durchmesser gleich oder kleiner einer 
bestimmten GrdBe haben. Der mittlere Teilchendurchmesser, der auch als dso- Wert 

10 der integralen Massenverteilung bezeichnet wird, ist dabei als der 
Teilchendurchmesser definiert, bei dem 50 Gew.-% der Teilchen einen kleineren 
Durchmesser haben als der Durchmesser, der dem dso- Wert entspricht. Ebenso 
haben dann 50 Gew.-% der Teilchen einen groBeren Durchmesser als der dso- Wert. 
Zur Charakterisierung der Breite der TeilchengroBenverteilung der 

15 Kautschukteilchen werden neben dem dso- Wert (mittlerer Teilchendurchmesser) dip 
sich aus der integralen Massenverteilung ergebenden dio- und d9o-Werte 
herangezogen. Der dio- bzw. d90-Wert der integralen Massenverteilung ist dabei 
entsprechend dem dso- Wert definiert mit dem Unterschied, daC sie auf 10 bzw. 90 
Gew,-% der Teilchen bezogen sind. Der Quotient 

20 

d9o - dio 

— =Q 

d50 

stellt ein Mafi fur die Verteilungsbreite der TeilchengroBe dar. Als Komponente A 
erfindungsgemaQ verwendbare Emulsionspolymerisate A weisen vorzugsweise Q- 
25 Werte kleiner als 0,5, insbesondere kleiner als 0,35 auf. 

Das Pfropfcopolymerisat B ist im allgemeinen ein- oder mehrstufig, d.h, ein aus 
einem Kem und einer oder mehreren Hiillen aufgebautes Polymerisat. Das 
Polymerisat besteht aus einer Grundstufe (Pfropfkem) Bl und einer oder - bevorzugt 
30 - mehreren darauf gepfi-opflen Stufen B2 (Pfropfauflage), den sogenannten 
Pfropfstufen oder Pfropjfhiillen. 
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Durch einfache Pfropfung oder mehrfache Pfropfung kortnen eine oder mehrere 
Pfropfhiillen auf die Kautschukteilchen aufgebracht werden, wobei jede Pfropfhiille 
eine andere Zusammensetzung haben kaiin. Zusatzlich zu den pfropfenden 
Monomeren konnen polyfunktionelle vemetzende oder reaktive Gruppen 
enthaltende Monomere mit aufgepfropft werden (s. z.B. EP-A 0 230 282, DE-A 36 
01 419, EP-A O 269 861). 

GemaB einer Ausfuhrungsform der Erfmdung dienen als Pfropfgrundlage Bl 
vemetzte Acrylsaureester-Polymerisate mit einer Glasiibergangstemperatur unter 
0°C. Die vemetzten Acrylsaureester-Polymerisate sollen vorzugsweise eine 
Glasiibergangstemperatur unter -20°C, insbesondere imter -30^C, besitzen. 

Prinzipiell ist auch ein mehrschaliger Aufbau des Pfropfcopolymerisats moglich, 
wobei mindestens eine innere Schale eine Glasiibergangstemperatur von unter 0°C 
und die auBerste Schale eine Glasiibergangstemperatur von mehr als 23°C aufweisen 
sollte. 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform besteht die Pfropfauflage B2 aus mindestens 
einer Pfropfhiille und die auBerste Pfropfhiille davon hat eine 
Glasiibergangstemperatur von mehr als 30°C, wobei ein aus den Monomeren der 
Pfropfauflage B2 gebildetes Polymer eine Glasubergangstemperatur von mehr als 

80°C aufiveisen wiirde. 
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Geeignete Herstellverfahren fur Pfropfcopolymerisate B sind die Emulsions-, 
Losungs-, Masse- oder Suspensionspolymersiation. Bevorzugt werden die 
Pfiropfcopolymerisate B durch. radikalische Emulsionspolymerisation hergestellt, bei 
Temperaturea von lO'^C - 90°C unter Verwendung wasserloslicher und oder 
oUoslicher Iniriatoren wie Peroxodisulfat oder Benzyiperoxid, oder mit Hilfe von 
Redoxinitiatoren. Redoxinitiatoren eignen sich auch zur Polymerisarion unterhalb 
von 20°C. 

Geeignete Emulsionspolymerisationsverfahren sind beschrieben in DE'A-28 26 925, 
DE-A31 49 358 und in DE.C-12 60 135. 

Der Aufbau der Pfropfhiillen erfolgt vorzugsweise im Emulsionspolymerisa- 
tionsverfahren wie es beschrieben ist in den DE-A-32 27 555, 31 49 357, 31 49 358, 
34 14 118. Das definierte Einstellen der erfindungsgemafien TeilchengroBen von 50 
- 1000 run erfolgt bevorzugt nach den Verfahren, die beschrieben sind in der DE-C- 
12 60 135 und DE-A-28 26 925, bzw. Applied Polymer Science, Band 9 (1965), 
Seite 2929. Das Venvenden von PoI>merisaten mit unterschiedlichen 
TeilchengroBen ist beispieisweise bekannt aus DE-A-28 26 925 und US 5,196.480. 

Als Komponente C enthalten die erfindungsgemaflen Fonnmassen 1 bis 50 
Gew.-%, bevorzugt 10 bis 25 Gew.-%, besonders bevorzugt 12 bis 20 Gew.-% eines 
Copolymerisats aus den Monomeren 

3 

cl) 75 bis 90 Gew.-%, bevorzugt 77 bis 90 Gew.-%, besonders bevorzugt 81 bis^O 
Gew.-%, mindestens eines vinylaromatischen Monomeren als Komponente Cl 
und 

c2) 10 bis 25 Gew.-%, vorzugsweise 10 bis 23 Gew,%, besonders bevorzugt 10 bis 
19 Gew,-%, insbesondere 15 bis 19 Gew,-%, Acrykiitril und/cder 
Methacrylnitxil als Komponente C2. 

BERICHTIGTES BLATT (REGEL 91) 
ISA/EP 
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Als vinylaromatische Monomere sind die oben stehend genannten Monomere CI 
und die oben stehend als Komponente B21 genannten vinylaromatischen Monomere 
geeignet. Vorzugsweise ist Komponente C ein amorphes Polymerisat, wie es 
vorstehend als Pfropfauflage B2 beschrieben ist. GemaB einer AusfiihrungsforTn der 
Erfmdung wird als Komponente C ein Copolymerisat von Styrol und/oder a- 
Methylstyrol mit Acrylnitril verwendet. Der Acrylnitrilgehalt in diesen 
Copolymerisaten der Komponente C liegt dabei nicht oberhalb 25 Gew.-% und 
betragt im allgemeinen 10 bis 25 Gew,-%, bevorzugt 10 bis 22 Gew.-%, besonders 
bevorzugt 10 bis 19 Gew.-%, insbesondere 15 bis 19 Gew.-%. Zur Komponente C 
zahlen auch die bei der Pfropfcopolymerisation zur Herstellung der Komponente B 
entstehenden freien, nicht gepfropften Styrol-Acrylnitril-Copolymerisate. Je nach 
den bei Pfropfcopolymerisation flir die Herstellung der Pfropfcopolymerisats A 
gewahlten Bedingungen kann es moglich sein, daB bei der Pfropfcopolymerisation 
schon ein hinreichender Anteil an Komponente C gebildet worden ist. Im 
allgemeinen wird es jedoch erforderlich sein, die bei der Pfropfcopolymerisation 
erhaltenen Produkte mit zusatzlicher, separat hergestellter Komponente C 
abzumischen. 

Bei dieser zusatzlichen, separat hergestellten Komponente C kann es sich 
vorzugsweise um ein Styrol/Acrylnitril-Copolymerisat, ein a-Methylstyrol/- 
Acrylnitril-Copolymerisat oder ein a-Methylstyrol/Styrol/Acrylnitril-Terpolymerisat 
handeln. Wesentlich ist, daB der Gehalt an Acrylnitril in den Copolymerisaten C 25 
Gew.-%, insbesondere 19 Gew.-% nicht libersteigt. Die Copolymerisate konnen 
einzeln oder auch als Gemisch fur die Komponente C eingesetzt werden, so daU es 
sich bei der zusatzlichen, separat hergestellten Komponente C der 
erfmdungsgemaBen Formmassen beispielsweise um ein Gemisch aus einem Styrol/- 
Acrybiitril-Copolymerisat (PSAN) und einem a-Methylstyrol/Acrylnitril- 
Copolymerisat handeln kann. Auch der Acrylnitrilgehalt der verschiedenen 
Copolymerisate der Komponente C kann unterschiedlich sein, Vorzugsweise besteht 
die Komponente C jedoch nur aus einem oder mehreren Styrol/Acrylnitril- 
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Copolymerisaten, wobei die Copolymerisate einen imterschiedlichen Gehalt an 
Acrylnitril aufweisen konnen. In einer insbesonderen bevorzugten Ausfuhrungsform 
besteht die Komponente C aus nur einem Styrol/Acrylnitril-Copolymerisat. 

5 Als Komponente D enthalten die erfindungsgemaBen Fonnmassen 1 bis 50 Gew.-%, 
bevorzugt 5 bis 50 Gew.-%, besonders bevorzugt 7 bis 45 Gew.-%, insbesondere 10 
bis 40 Gew.-% an Glasfasem. Dabei handelt es sich um kommerziell erhaltliche 
Produkte. 

10 Diese haben in der Formmasse im allgemeinen eine mittlere LSnge von 0,1 bis 0,5 
nun, vorzugsweise 0,1 bis 0,4 mm und einen Durchmesser im Bereich von 6 bis 20 
|im. Besonders bevorzugt sind Glasfasem aus E-Glas. Zur Erzielung einer besseren 
Haftung konnen die Glasfasem mit Organosilanen, Epoxisilanen oder anderen 
Polymeruberziigen beschichtet sein. 

15 

Als Komponente E konnen die erfindungsgemaBen Formmassen 0 bis 25 Gew.-% 
weitere, mit den Komponenten A und/oder C homogen mischbare oder in diesen 
dispergierbare Polymere enthalten. Es konnen beispielsweise einschlagig iibliche 
(gepfi"opfte) Kautschuke Verwendung finden, wie Ethylen-Vinylacetat-Kautschuke, 

20 Siliconkautschuke, Polyetherkautschuke, hydrierte Dienkautschuke, 
Polyalkenamerkautschuke, Acrylatkautschuke, Ethylen-Propylen-Kautschuke, 
Ethylen-Propylen-Dien-Kautschuke und Butylkautschuke, Methylmethacrylat- 
Butadien-Styrol (MBS)-Kautschucke, Methyimethacrylat-Butylacrylat-Styrol- 
Kautschuke, sofem diese mit der aus den Komponenten A, B und C gebildeten 

25 Mischphase mischbar bzw. in dieser dispergierbar sind. Bevorzugt werden Acrylat- 
kautschuk, Ethylen-Propylen(EP)-Kautschuk, Ethylen-Propylen-Dien(EPDM)- 
Kautschuk Verwendung fmden. In Frage kommen femer mit der aus den 
Komponenten B und C gebildeten Mischphase vertragliche bzw. mischbare 
Polymere oder Copolymere wie Polycarbonate, Polymethacrylate, insbesondere 

30 PMMA, Polyphenylenether oder syndiotaktisches Polystyrol. In Frage kommen 
femer Reaktivkautschuke, die an den Polyester (Komponente A) liber eine kovalente 
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Bindung anbinden, wie mit Saureanhydriden, wie Maleinsaureanhydrid, oder 
Epoxy-Verbindungen, wie Glycidyl-Methacrylat, gepfropfte Polyolefinkautschuke 
und/oder partikulare Acrylatkautschuke. SchlieBlich ist auch die Verwendung eines 
Oder mehrerer Polymere bzw. Copolymere moglich, die in der Grenzflache zwischen 

5 der aus den Komponenten B und/oder C gebildeten amorphen Phase imd der aus der 
Komponente A gebildeten kristailinen oder teilkristallinen Phase vorliegen und so 
ftir eine bessere Anbindung der beiden Phasen sorgen. Beispiele solcher Polymere 
sind Pfropfcopolymere aus PBT und PSAN oder segmentierte Copolymere wie 
Block-Copolymere oder Multiblock-Copolymere aus mindestens einem Segment 

10 aus PBT mit Mw > 1000 und mindestens einem Segment aus PSAN oder einem mit 
PSAN vertraglichen/mischbaren Segment mit Mw >1000. 

Als Komponente F enthalten die erfindungsgemafien Formmassen 0 bis 10 Gew.-% 
iibliche ZusatzstofFe. Als solche ZusatzstofFe seien beispielsweise genannt: UV- 

15 Stabilisatoren, Oxidationsverzogerer, Gleit- und Entformungsmittel, Farbstoffe, 
Pigmente, Farbemittel, Keimbildungsmittel, Antistatika, Antioxidantien, Stabili- 
satoren zur Verbesserung der Thermostabilitat, zur Erhohung der Lichtstabilitat, zum 
Anheben der Hydrolysebestandigkeit und der Chemikalienbestandigkeit, Mittel 
gegen die Warmezersetzung und insbesondere die Schmier/Gleitmittel, die ftir die 

20 Herstellung von Formkorpem bzw. Formteilen zweckmaBig sind. Das Eindosieren 
dieser weiteren Zusatzstoffe kann in jedem Stadium des Herstellungsprozesses 
erfolgen, vorzugsweise jedoch zu einem friihen Zeitpunkt, um friihzeitig die 
Stabilisierungseffekte (oder anderen speziellen Effekte) des ZusatzstofiFes 
auszunutzen. Warmestabilisatoren bzw. Oxidationsverzogerer sind iiblicherweise 

25 Metallhalogenide (Chloride, Bromide, Iodide), die sich von Metallen der Gruppe I 
des Periodensystems der Elemente ableiten (wie Li, Na, K, Cu), 

Geeignete Stabilisatoren sind die iiblichen gehinderten Phenole, aber auch Vitamin 
E bzw. analog aufgebaute Verbindungen. Auch HALS-Stabilisatoren (Hindered 
30 Amine Light Stabilizers), Benzophenone, Resorcine, Salicylate, Benzotriazole und 
andere Verbindungen sind geeignet (beispielsweise Irganox®, Tinuvin®, wie 
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Tinuvin® 770 (HALS-Absorber, Bis (2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)sebacat) oder 
Tinuvin®P (UV-Absorber - (2H-Benzotria2ol-2-yl)-4-methylphenol), Topanol®). 
Diese werden iiblicherweise in Mengen bis zu 2 Gew.-% (bezogen auf das 
Gesamtgemisch) verwendet. 

5 

Geeignete Gleit- und Entformungsmittel sind Stearinsauren, Stearylalkohol, 
Stearinsaureester bzw. allgemein hohere Fettsauren, deren Derivate und 
entsprechende Fettsauregemische mit 12-30 KohlenstofFatomen. Die Mengen 
dieser Zusatze liegen im Bereich von 0,05 - 1 Gew.-%. 

10 

Auch Siliconole, oligomeres Isobutylen oder ahnliche StofFe kommen als 
ZusatzstofFe in Frage; die iiblichen Mengen betragen 0,05 - 5 Gew.-%. Pigmente, 
Farbstoffe, Farbaufheller, wie Ultramarinblau, Phthalocyanine, Titandioxid, 
Cadmiumsulfide, Derivate der Peiylentetracarbonsaure sind ebenfalls verwendbar. 
.15 Als ZusatzstofF kann femer RuB sowohl rein als auch als Masterbatch eingesetzt 
werden. 

Verarbeitungshilfsmittel und Stabilisatoren wie UV-Stabilisatoren, Schmiermittel 
und Antistatika werden iiblicherweise in Mengen von 0,01-5 Gew.-% verwendet, 
20 bezogen auf die gesamte Formmasse. 

Auch Keimbildungsmittel, wie TaUaun, Calciumfluorid, Natriumphenylphosphinat, 
Aluminiumoxid oder feinteiliges Polytetrafluorethylen konnen in Mengen z.B. bis 
zu 5 Gew.-%, bezogen auf die gesamte Formmasse, angewandt werden. 
25 Weichmacher, wie Phthalsauredioctylester, Phthalsauredibenzylester, Phthalsau- 
rebutylbenzylester, Kohlenwasserstofiole, N-(n-Butyl)benzolsulfonamid, o- und p- 
Toluolethylsulfonamid werden vorteiUiaft in Mengen bis etwa 5 Gew.-%, bezogen 
auf die Formmasse, zugesetzt. Farbemittel, wie Farbstoffe und Pigmente konnen in 
Mengen bis zu etwa 5 Gew.-%, bezogen auf die Formmasse, zugesetzt werden. 

30 

Das Mischen der Komponenten A, B, C, D und gegebenenfalis E und F kaim nach 
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jeder beliebigen Weise nach alien bekannten Methoden erfolgen. Beim Mischen 
konnen die Komponenten A - D und gegebenenfalls E und F als solche oder auch in 
Form von Mischungen der einen Komponente mit einer oder mehreren der anderen 
Komponenten eingesetzt werden. Beispielsweise kann die Komponente B mit einem 

5 Teil Oder der gesamten Komponente C und gegebenenfalls den Komponenten E und 
F vorgemischt und anschlieBend mit den Ubrigen Komponenten gemischt werden. 
Wenn die Komponenten B und C beispielsweise durch Emulsionspolymerisation 
hergestellt worden sind, ist es moglich, die erhaltenen Polymerdispersionen 
miteinander zu vermischen, darauf die Polymerisate gemeinsam auszufallen und das 

10 Polymerisatgemisch aufzuarbeiten. Vorzugsweise erfolgt jedoch das Abmischen der 
Komponenten B und C durch gemeinsames Exdrudieren, Kneten oder Verwalzen 
der Komponenten, weobei die Komponenten B und C, sofem erforderlich, zuvor aus 
der bei der Polymerisation erhaltenen Losung oder wassrigen Dispersion isoliert 
worden sind. Die erfindungsgemaBen thermoplastischen Formmassen konnen 

15 beispielsweise hergestellt werden, indem man die Komponente A mit jeweils den 
Komponenten B und C oder mit einer Mischung aus diesen, und gegebenenfalls mit 
den Komponenten E und F mischt, in einem Extruder aufschmilzt und die 
Glasfasem iiber ein EinlaS am Extruder zufuhrt. 

20 Die erfindungsgemai3en Formmassen konnen nach den bekannten Verfahren der 
Thermoplastverarbeitung zu Formteilen verarbeitet werden. Insbesondere kann 
deren Herstellung durch Thermoformen, Extrudieren, SpritzgieBen, Kalandrieren, 
Hohlkorperblasen, Pressen, PreBsintem, Tiefziehen oder Sintem, vorzugsweise 
durch SpritzgieBen erfolgen. Die aus den erfindungsgemaBen Formmassen 

25 herstellbaren Formteile sind ebenfalls Gegenstand der vorliegenden Erfindung. 

Die aus den erfindungsgemaBen Formmassen hergestellten Formteile weisen nur 
geringe Emissionen an fluchtigen Bestandteilen mit einem wahmehmbaren Geruch 
auf. Das Geruchsverhalten von Polymerwerkstoffen wird nach DIN 50011 / PV 
30 3900 beurteilt und gilt fur Bauteile des Fahrzeuginnenraums. Das Ergebnis der 
Geruchspniflmg nach dieser Norm ist im Falle der erfindungsgemafien Formteile im 
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allgemeinen besser als Note 5, bevorzugt besser als Note 4, besonders bevorzugt 
besser als Note 3,5. Die KohlenstofF-Emission der Formteile nach PV 3341 ist im 
allgemeinen < 50 jxg/g, bevorzugt < 40 |ig/g, besonders bevorzugt < 30 )ag/g. 

5 Die erfmdungsgemaBen Formteile weisen weiterhin eine gute Warmeformbe- 
standigkeit auf. Die Vicat B-Erweichungstemperatur ist im allgemeinen > 130*^C, 
bevorzugt > 140°C, besonders bevorzugt > 150X. 

Die erfindungsgemaBen Formteile weisen femer ein gutes Warmealtemngsverhalten 
10 auf. So ist die Schlagzahigkeit der erfindungsgemaBen Formteile nach ISO 179/leU 
nach 1000 Stunden dauemder Warmelagerung bei 130°C im allgemeinen > 25 kJ 
pro m^, bevorzugt > 30 kJ pro m^. Die Bruchdehnung der erfindungsgemaBen 
Formteile ist nach 1000 Stunden dauemder Wannelagenmg bei 130^C im 
allgemeinen > 1,5%, bevorzugt > 2%, 

15 , 

Die erfindungsgemaBen Formteile weisen femer gute mechanische Eigenschaften 
auf. So ist ihr Elastizitatsmodul im allgemeinen > 6000, bevorzugt > 6500 MPa, ihre 
Streckspannung im allgemeinen > 100, bevorzugt > 110 MPa, ihre Schlagzahigkeit 
nach ISO 179/leU im allgemeinen > 40, bevorzugt > 45 kJ pro m^, ihre 
20 Schlagzahigkeit ohne vorherige Warmelagerung nach ISO 179/leA, im allgemeinen 
> 6 kJ pro m^ und ihre HDT B (gemessen nach ISO 75, Ausfiihrungsform B) im 
allgemeinen > 190°C, bevorzugt > 2O0''C und ihre FlieBfahigkeit (MVR 250°C/10 
kp Auflagekraft) > 20, bevorzugt > 40 g/cm^. 

25 Die erfmdungsgemaBen Formteile weisen, auch nach 1000 h dauerender 
Warmelagerung bei 130*^C, bei -30*^C kein Splitterverhalten im DurchstoBversuch 
(2 und 3 mm Plattendurchmesser, gemaB ISO 6603/2) auf 

Die erfindungsgemaBen Formteile eigenen sich aufgrund ihrer hohen 
30 Warmeformbestandigkeit, ihrer guten Warmealterungsbestandigkeit, ihren guten 
mechanischen Eigenschaften sowie ihrer guten Oberflacheneigenschaften iSir eine 
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Vielzahl von Anwendungen. Nur beispielhaft seien genannt: Kameragehause, 
Stutzen fCir Femglaser, Wrasenkanal fur Dunstabzugshaben, Teile fur 
Dampfkochtopfe, Gehause fiir HeiBluftgrill und Pumpengehause. 

5 Aufgrund der oben genannten Eigenschaflen eignen sich die erfindungsgemafien 
Formteile insbesondere fur Anwendungen in Kraftfahrzeugen. 

ErfindungsgemaBe Formteile sind daher insbesondere aus den erfindungsgemaOen 
Formmassen hergestellte Teile wie Lichtschaltergehause, Lampengehause, Gehause 
10 fur die Zentralelektrik, Steckerleisten, Steckverbinder, Gehause fur ABS-Regler, 
Kennzeichentafeltrager sowie Gepacktragerdachleisten. 

Aufgrund ihres guten Emissionsverhaltens sind die erfindungsgemaBen Formteile 
insbesondere fur Anwendungen im Kraftfahrzeug-Innenraum geeignet. 

,15 ErfindungsgemaBe Formteile sind daher insbesondere aus den erfindungsgemaBen 
Formmassen hergestellte Abdeckungen, Ablagefacher, Instrumententafeltrager, 
Tiirbrustungen, Teile fiir die Mittelkonsole sowie Halterungen fur Radio und 
Klimaanlage, Blenden fiir die Mittelkonsole, Blenden fiir Radio, Klimaanlage und 
Aschenbecher, Verlangerungen der Mittelkonsole, Stautaschen, Ablagen fiir die 

20 Fahrer und Beifahrertur, Ablagen fiir die Mittelkonsole, Bauteile fiir den Fahrer- und 
den Beifahrersitz, wie Sitzverkleidungen, Defi*osterkanal, Irmenspiegelgehause, 
Schiebedachelemente wie Schiebedachrahmen, Instrumentenhutzen, 
Instrumentenfassungen, Ober- und Unterschaie fiir den Lenkstock, 
Luflfiihrungskanale, Luflausstromer und Zwischenstiicke fiir Personenanstromer 

25 und Defrosterkanal, Tiirseitenverkleidungen, Verkleidungen im Kniebereich, 
Luftaustrittsdiisen, Entfrosteroffiiungen, Schalter und Rebel. Diese Anwendungen 
stehen nur beispielhaft fur denkbare Kraftfahrzeug-Innenanwendungen. 

Gegenstand der Erfindung ist auch die Verwendung der erfindungsgemaBen 
30 Formmassen fiir die Herstellung der genannten Formteile. 
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Die Erfindung wird durch die nachstehenden Beispiele naher erlautert: 



5 

Beispiele: 

Beispiele 1 bis 4 und Vergleichsbeispiel 

10 Entsprechend den Angaben in der nachstehenden Tabelle 1 werden die angegebenen 
Mengen Polybutylenterephthalat (PBT), Standard- bzw. Recyclat- 
Polyethylenterephthalat (PET), Glasfasem Pfropfkautschuke PI und P2, 
Copolymerisate PS AN 1, PS AN 2 und PSAN 3 und Additive in einem 
Schneckenextruder bei einer Temperatur von 250°C bis 270°C gemischt. Aus den 

15^ dadurch gebildeten Formmassen werden die den betrefFenden DIN-Normen 
entsprechenden Probekorper spritzgegossen. 

PI ist ein kleinteiliger ASA-Pfropfkautschuk mit 25 Gew.-% Acrylnitril in der SAN- 
Pfropfhiille mit einer mittleren TeilchengroCe von ca. 1 00 nm. 

20 

P2 ist ein groBteiliger ASA-Pfropfkautschuk mit einem mittleren 
Teilchendurchmesser von ca, 500 nm. 

PSAN 1 ist ein Styrol/Acrylnitril-Copolymerisat mit 25 Gew.-% Acrylnitril. 

25 

PSAN 2 ist ein StyroI-ZAcrylnitril-Copolymerisat mit 19 Gew.-% Acrylnitril. 

PSAN 3 ist ein StyrolVAcrybiitril-Copolymerisat mit 35 Gew.-% Acrylnitril. 

30 Die Beurteilung des Emissionsverhaltens erfolgte nach DV 3341 sowie nach DIN 
50011 / PV 3900 C3. 
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Die Messung der Geruchsemission nach DIN 50011y^V3900 C3 erfolgte wie folgt: 

In etnem 1 1-GefaB mit gemchsneutraler Dichtung und Deckel wurde eine 
Probekorpermenge von 50 cm^ fest verschlossen und in einer vorgeheizten 
Warmekammer mit Luftumwalzung bei 80°C wahrend 2 Stunden gelagert. Nach 
Entnahme des PriifgefaBes aus der Warmekammer wurde das PriifgefaB auf 60**C 
abgekuhit, bevor die Bewertung durch mindestens 3 Priifer erfolgte. Die 
Geruchsbeurteilung erfolgt anhand der Bewertungsskala mit den Noten 1 bis 6, 
wobei halbe Zwischenschritte moglieh sind. 

Bewertungsskala: 

Note 1 nicht wahmehmbar 

Note 2 wahmehmbar, nicht storend 

Note 3 deutlich wahmehmbar, aber noch nicht storend 

Note 4 storend 

Note 5 stark storend 

Note 6 unertraglich 

Tabelle 2 enthalt die Ergebnisse der GeruchsprufUng sowie die Ergebnisse der 
dariiber hinaus durchgefuhrten mechanischen Prufiingen. 
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Tabelle 1: 



[Gew.-%] 


vergieicns- 
beispiel 


Deispiel 1 


Beispiel 2 


Beispiel 3 


PBT 


46,62 


46,62 


46,62 


46,62 


Glasfaser 


20 


20 


20 


20 


PET 


9 


9 


9 




PI 


12 


3 


3 




P2 




2 


2 


12 


PSANl 




17 






PSAN2 






16 


10 


PSAN3 


10 








Loxiol 


0,58 


0,58 


0,58 


0,58 


RuB 


1.8 


1,8 


1,8 


1,8 
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Tabelle 2: 





Vergleichs- 
beispiel 


Beispiel 
1 


Beispiel 
2 


Beispiel 
3 


FlieBfahigkeit nach 
MVR 250/10 
[cm / 1 u nunj 


18 


16 


58 


25 


Dichte [g/cm^] 


1,391 


1,388 


1,367 


1,372 


Schlagzahigkeit nach 
ISO 179/leU 


49 


48 


52 


53 


Kerbschlagzahigkeit 
nach ISO 179/IeA 
[KJ/m J 


6,7 


7,0 


7,2 


7,6 


Elastizitatsmodul nach 
DIN 53457 [MPa] 


6850 


7600 


7600 


6800 


Bruchspannung nach 
DIN 53457 [MPa] 


103 


118 


120 


103 


Bruchdehnung nach 
DIN 53457 [%] 


2,4 


2,3 


2,5 


2,4 


DurchstoBarbeit nach 
ISO 6603/2 [Nm] 


2,5 


2 


3 


3 


HDT nach ISO 75 B ['^'C] 


208 


207 


205 


203 


Geruchsprufung nach 
PV3900 C3[Note] 


4 


3,5 


3 


3,5 


Kohlenstoff-Emission 
nach PV 334 1 
[MgC/g] 


70 


38 


28 


38 
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Patentanspruche 

1. Glasfaserverstarkte thermoplastische Formmasse. enthaltend, bezogen auf die 
Summe der Komponenten A bis D und gegebenenfalls E und F, die insgesamt 100 
Gew.-% ergibt, 

a) 10 bis 97 Gew.-% mindestens eines aromatischen Polyesters als Komponente 
A, 

b) 1 bis 50 Gew.-% mindestens eines teilchenformigen Pfropfcopolymerisats mit 
einer Glasiibergangstemperatur der Weichphase unterhalb von 0°C und einer 
mittleren Teilchengrofie von 50 bis 1000 nm als Komponente B, 

c) 1 bis 50 Gew.-% mindestens eines Copolymerisats aus den Monomeren 

cl) 50 bis 90 Gew.-% mindestens eines vinylaromatischen Monomeren als 
Komponente Cl und 

c2) 10 bis 25 Gew.-% Acrylnitril und/oder Methacrylnitril 
als Komponente C2, 

als Komponente C, 

d) 1 bis 50 Gew.-% Glasfasem als Komponente D, 

e) 0 bis 25 Gew.-% weitere, mit den Komponenten A und/oder C homogenen 
mischbare oder in diesen dispergierbare, vertragliche Polymere als 
Komponente 

f) 0 bis 10 Gew.-% iibliche Zusatzstoffe wie UV-Stabilisatoren, 
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Oxidationsverzogerer, Gleit- und Emformungsmittel als Komponente F. 



2. Formmasse nach Anspnich 1, dadurch gekennzeichnet, daB die Komponente A 
besteht aus 

al) 60 bis 99 Gew.-% Polybutylenterephthalat und 
a2) 1 bis 40 Gew.-% Polyethylenterephthalat. 

3. Formmasse nach Anspnich 1 Oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB die Komponente 
B besteht aus 

bl) 50 bis 90 Gew.-% einer teilchenformigen Pfropfgnindlage Bl aus den 



Monomeren 



bll) 



75 bis 99,9 Gew.-% eines Ci-Cio-Alkylesters der Acrylsaure als 
Komponente Bll, 



bl2) 



0,1 bis 10 Gew.-% mindestens eines polyfunktionellen Monomeren 
mit mindestens zwei olefmischen, nicht konjugierten 
Doppelbindungen als Komponente B12 und 



bl3) 



0 bis 24,9 Gew.-% eines Oder mehrerer weiterer copoiy- 
merisierbarer Monomere als Komponente B13, 



und 



b2) 10 bis 50 Gew.-% einer Pfropfauflage B2 aus den Monomeren 



b21) 



50 bis 90 Gew.-% eines vinylaromatischen Monomeren als 
Komponente B21 und 



b22) 



10 bis 50 Gew.-% Acrylnitril und/oder Methacrylnitril als 
Komponente B22. 
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4. Formmasse nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Komponenten B21 und/oder CI unsubstimiertes Styrol sind. 

5. Formmasse nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Komponente Bl aus den Komponenten Bll und B12 besteht. 

6. Formmasse nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Komponente B zu 10 bis 90 Gew.-% aus einem kleinteiligen Pfropfeopolymerisat 
miteiner mittleren TeilchengroBe von 50 bis 200 nm und zu 10 bis 90 Gew.-% aus 
einem groBteiligen Pfropfeopolymerisat mit einer mittleren TeilchengroBe von 250 
bis 1000 nm besteht. 

7. Formteile aus Formmassen gemaB einem der Anspriiche 1 bis 6 

8. Formteile nach Anspruch 7 mit einem oder mehreren der Merkmale: 

Kohlenstoff-Emission nach PV 3341 < 40 fig C/g 

Ergebnis der Genichspriifung nach DIN 50 011/PV 3900 besser als Note 4; 
Vicat B-Erweichungstemperatur > 145 

Schlagzahigkeit nach ISO 179/leU nach 1000 h dauemder Warmelagerung bei 
130°C > 30 kJ/m^* 

Bruchdehnung nach DIN 53457 nach 1000 h dauemder Warmelagerung bei 
130°C > 2%. 

9. Formteile nach Anspruch 8 fur den Innenraum von Kraftfahrzeugen. 

10. Verwendung von Fornunassen, wie sie in einem der Anspriiche 1 bis 6 defmiert 
sind, zur Herstellung von Formteilen fur den Innenraum von Kraftfahrzeugen. 
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Phase erforderlichen Handlungen innerhalb von 20 (oder in manchen Amtern mehr) Monaten ab dem Prioritatsdatum 
(Artikel 22) vorgenommen werden. Nahere Einzelheiten sind dem PCT-Leitfaden Jur Anmeider, BAND II zu entnehmen. 



I I (falls zutreffend) Diese Mitteilung gilt als Bestatigung der am . 
per Telefon, Fax oder persontich erteilten Auskunft. 



4. Nur wenn Punkt 3 zutrifft, wurde dem Internationalen Buro ein Exemplar dieser Mitteilung ubermittelL 




Name und Postanschrift der mit der internationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde 

Europaisches Patentamt 
Alll D-S0298 Munchen 

Q})l Tel. ( + 49-89) 2399-0. Tx: 523656 epmu d 
Fax; ( + 49-89) 2399-4465 




Bevollmachtigter Bediensteter 

MORENO R A 

Tel. ( + 49-89) 2399-2658 



Formblatt PCT/IPEA/402 (Juli 1998) P20454 (04/05/2000) 



VERTTtAG UBER DIE IISTTERNATIONALE ZUSAMMENARBErT AUF DEM 

GEBIET DES PATENTWESE 



Absender: 



MIT DER INTERNATIONALEN VORLAUFIGEN 
PROFUNG BEAUFTRAGTE BEHORDE 



An: 



ISENBRUCK, Gunter 
BARDEHLE PAGENBERG DOST 
ALTENBURG GEISSLER ISENBRUCK 
Theodor-Heuss-Anlage 12r pl^^^.,-! ■? V 
D-681 65 Mannheim | tZ^n 
ALLEMAGNE \J 




V:" iij 



(;*,J.0a..2Cft;( 



PCT 



mitteilung uber die UBERSENDUNG 

DES INTERNATIONALEN VORLAUFIGEN 
PRUFUNGSBERICHTS 

(Regel 71.1 PCT) 



endedatum 
^onat/Jahr) 




22.12.2000 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
NAE19980620PC 



WICHTIGE MnTQLUNG 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/07208 



Internationales Anmeldedatum (Tag/Monat/Jahr) 
29/09/1999 



Priorltatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 
01/10/1998 



Anmelder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al. 



Dam Anmelder wird mitgeteilt, daB ihm die mit der internationalen vorlaufigen Prufung beauftragte Behorde 
hiermit den zu der internationalen Anmeldung erstellten internationalen vorlaufigen Prufungsbericht, 
gegebenenfalls mit den dazugehorigen Aniagen, ubermittelt. 



2. 



EIne Kopie des Berichts wird - gegebenenfalls mit den dazugehorigen Aniagen 
Welterleitung an alle ausgewahlten Amter ubermlttelL 



dem Internationalen Buro zur 



Auf Wunsch eines ausgewahlten Amts wird das Internationale Buro eine Ubersetzung des Berichts (jedoch 
nicht der Aniagen) ins Englische anfertigen und diesem Amt ubermitteln. 



4. ERINNERUNG 

Zum Eintritt in die nationale Phase hat der Anmelder vor jedem ausgewahlten Amt innerhalb von 30 Monaten 
ab dem Prioritatsdatum (oder in manchen Amtern noch spater) bestimmte Handiungen (Einreichung von 
Ubersetzungen und Entrichtung nationaler Gebuhren) vorzunehmen (Artikel 39 (1)) (siehe auch die durch das 
Internationale Buro im Formblatt PCT/IB/301 ubermittelte Information). 

1st einem ausgewahlten Amt eine Ubersetzung der internationalen Anmeldung zu ubermitteln, so muB diese 
Ubersetzung auch Ubersetzungen alier Aniagen zum internationalen vorlaufigen Prufungsbericht enthalten. Es 
1st Aufgabe des Anmelders, solche Ubersetzungen anzufertigen und den betroffenen ausgewahlten Amtern 
direkt zuzuleiten. 



Weitere Einzelheiten zu den maBgebenden Fristen und Erfordernissen der ausgewahlten Amter sind Band 11 
des PCT-Leitfadens fur Anmelder zu entnehmen. 



Name und Postanschrift der mit der internationalen Prufung 
beauftragten Behorde 

EuropSisches Patentamt 

D-80298 Munchen 

Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 
Fax:+49 89 2399 - 4465 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Connolly, M 

Tel. +49 89 2399-8021 



Formblatt PCT/IPEA/416 (Jul! 1992) 



VERTRAG UBE AlE INTERNATIONALE ZUSAq^^NARBEIT AUF DEM 

GEBIET DES PATENTWESENS 



PCT 

INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
NAE19980620PC 


MiiciTCQCGi \/r\Di^ErucM Mitteilung uber die Ubersendung des intemationalen 
Wtl 1 tKtb VURCablitN vorfaufigen PrOfungsbericlits (Formblatt PCT/IPEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/07208 


Internationales Anmeldedatum(Ta5/?WoA7a£<yaA7r; 
29/09/1999 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
01/10/1998 


Intemationaie Patentkiassifikation (iPK) Oder nationale Klassifikatton und IRK 
C08L67/02 


Anmelder 






BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al. 





1 . Dreser internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der intemationalen vorlaufigen Prufung beauftragten 
Behorde erstellt und wird denn Anmelder gemaB Artikel 36 ubermitlelt. 



2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 5 Blatter einschlieBllch dieses Deckblatts. 

AuBerdem llegen dem Berlcht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Venwaltungsrichtlinlen zum PCT). 

Diese Aniagen umfassen insgesamt 2 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 

Grundlage des Berichts 
Prioritat 

Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatlgkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 
Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 
Bestimmte angefuhrte Unterlagen 
Bestimmte Mangel der intemationalen Anmeldung 
Bestimmte Bemerkungen zur intemationalen Anmeldung 



1 




II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 


SI 



Datum der Einreichung des Antrags 



20/04/2000 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 
22.12.2000 



Name und Postanschrift der mit der intemationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
Europalsches Patentamt 

D-80298 Munchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Kaul-Buchberger, E 

Tel. Nr. +49 89 2399 8296 



Formblatt PCT/I PEA/409 (Deckblatt) (Januar 1994) 



iNTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/07208 



I. Grundlag d s Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage {Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artlkel 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt weil sie keine Anderungen entlialten.): 
Beschreibung, Seiten: 

1-21 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1 -5 eingegangen am 1 6/08/2000 mit Schreiben vom 1 1/08/2000 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung Oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich urn 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regei 23.1(b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die 
internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder l-VIII, Blatt 1) (Juii 1998) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/07208 



5. n Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einlgen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 
angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde iiber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 
beizufugen). 



6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und d r 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1 -5 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1 -5 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (G A) Ja: Anspruche 1 -5 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 



VIII. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen Oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in vollem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden, ist folgendes zu bemerken: 
siehe Beiblatt 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder l-VIII, Blatt2) (Juli 1998) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/07208 
PRUFUNGSBERiCHT - BEIBLATT 



Zu Punkt V: 

1 . Es wird auf die folgenden Dokumente verwiesen: 

D1 =EP-A-643104 
D2 = EP-A-131202 

D3 = BLINNE, G. ET AL.: PLASTVERARBEITER, Bd. 47, Nr. 3, 1996, Seite 82,85 
XP0021 26700 

2.1 . Obwohl Dokunnent D1 die anmeldungsgemaBen thermoplastischen Fornnmassen 
beschreibt, wird die Verwendung dieser Formmassen fiir die Herstellung von 
Fornnteilen fur den Innenraum von Kraftfahrzeugen nicht offenbart. 

2.2. Dokunnente D2 und D3 besclireiben die Verwendung von thermoplastischen 
Formmassen fur die Herstellung von Formteilen fiir den Innenraum von 
Kraftfahrzeugen. Diese Formmassen unterscheiden sich aber von den 
anmeldungsgemaBen. 

2.3. Der Gegenstand der Ansprtiche 1-5 ist somit neu gegenuber der Offenbarung von 
D1-D3. 

3.1 . Die Beispiele zeigen, da3 eine geringe Modifikation der Zusammensetzung der 
thermoplastischen Formmassen zu einer leichten Verbesserung des Geruchs 
fuhrt. 

3.2. Keines der Dokumente D1-D3 gibt einen Hinweis auf diese Verbesserung und 
deshalb entsprechen die Anspriiche 1-5 den Erfordernissen von Artikel 33(3) 
PCT. 

4. Fur alle Anspriiche 1-5 wird industrielle Anwendbarkeit anerkannt. 



Formblatt PCT/BeibIatt/409 (Blatt 1) (EPA-April 1997) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/07208 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Zu Punkt VIII: 

1 . Die Angabe der mittleren TeilchengroBe erscheint ohne Angabe der MeBmethode 
und der BezugsgroBe (Vol.-, Zahl- oder Gew.-Mittel) unklar und deshalb 
entspricht Anspruch 1 nicht den Erfordernissen von Artikel 6 PCT. 



Fomblatt PCT/Beiblatt/409 {Blatt2) (EPA-April 1997) 



. .M 6-08-2000 EP 009907208 



Patentanspruche 



1 . Verwendung glasfaserverstarkter thermoplastischer Fomimassen, enthaltend, bezogen auf 
die Summe der Komponenten A bis D und gegebenenfalls E und F, die insgesamt 100 
Gew.-% ergibt. 



10 a) 1 0 bis 97 Gew.-% mindestens eines aromatischen Polyesters als Komponente A, 

b) 1 bis 50 Gew.-% mindestens eines teilchenformigen Pfropfcopolymerisats mit einer 
Glasiibergangstemperatxir der Weichphase unterhalb von O^C und einer mittleren 
TeilchengroBe von 50 bis 1 000 nm als Komponente B, 

15 

c) 1 bis 50 Gew.-% mindestens eines Copolymerisats aus den Monomeren 

cl) 50 bis 90 Gew.-% mindestens eines vinylaromatischen Monomeren als 
Komponente Cl und 

c2) 1 0 bis 25 Gev^.-% Acrylnitril und/oder Methacrylnitril 

20 als Komponente C2, 

als Komponente C, 

d) 1 bis 50 Gew.-% Glasfasem als Komponente 

e) 0 bis 25 Gc\v.-% weitere, mit den Komponenten A und/oder C homogenen mischbare 
Oder in diesen dispergierbare, vertragliche Polymere als Komponente E, 

25 f) 0 bis 10 Gew,-% iibliche ZusatzstofiFe wie UV-Stabilisatoren, Oxidationsverzogeren 

Gleit- und Entformungsmittel als Komponente F, 

zur Herstellixng von Formteilen fur den Innenraum von Kraftfahrzeugen. 



Verwendung nach Anspruch L dadurch gekennzeichnet, daB die Komponente A besteht aus 

GEAENDERTES BLATT 



EP 009907208 



2 

al) 60 bis 99 Gew.-% Polybutylenterephthalat imd 
a2) 1 bis 40 Gew.-% Polyethylenterephthalat 

Verwendung nach Anspruch 1 oder 2, dadturch gekennzeichnet, daB die Komponente B 
besteht aus 

bl) 50 bis 90 Gew.-% einer teilchenformigen Pfropfgrundlage Bl aus den Monomeren 

bl.l) 75 bis 99,9 Gew.-% eines Ci-Cio-Allcylesters der Acrylsaure als 
Komponente B 1 1 , 

bL2) 0,1 bis 10 Gew.-% mindestens eines polyflmktionellen Monomeren mit 
mindestens zwei olefinischen, nicht konjugierten Doppelbindungen als 
Komponente B12 und 

bL3) 0 bis 24,9 Gew.-% eines oder mehrerer weiterer copolymerisierbarer 
Monomere als Komponente B 13, 

und 

b2) 10 bis 50 Gew.-% einer Pfropfanflage B2 aus den Monomeren 

b2.1) 50 bis 90 Gew.-% eines vinylaromatischen Monomeren als Komponente 
B21 und 

b2.2) 10 bis 50 Gew.-% Acrylnitril und/oder Methaciylnitril als Komponente 
B22. 

Verwendung nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dalJ die 
KomponentenB21 und/oder CI unsubstituiertes Styrol sin A 

Verwendung nach einem der Anspriiche I bis 4, dadurch gekennzeichnet da6 die 
Komponente Bl aus den Komponenten Bll und B12 besteht. 



GEAENDERTES BLATT 



We claim: 



A glass-fiber-reinforced thermoplastic molding 
composition comprising, based on the total of 
components A to D and, if desired, E and F, which 
in total give 100% by weight, 

a) as component A, from 10 to 97% by weight of at 
least one aromatic polyester, 

b) as component B, from 1 to 50% by weight of at 
least one particulate graft copolymer whose 
soft phase has a glass transition temperature 
below 0°C and whose median particle size is 
from 50 to 1000 nm, 

c) as component from 1 to 50% by weight of at 
least one copolymer made from the following 
monomers 

cl) a component CI, from 50 to 90% by weight of 
at least one vinylaromatic monomer, and 

c2) as component C2, from 10 to 25% by weight 
of acrylonitrile and/or methacrylonitrile, 

d) as component D, from 1 to 50% by weight of 
glass fibers, 

e) as component E, from 0 to 25% by weight of 
other compatible polymers homogeneously 
miscible with components A and/or c or 
dispersible in these, and 

f) as component F, from 0 to 10% by weight of 
conventional, additives, such as UV stabilizers. 



oxidation retarders, lubricants and mold- 
release agents. 

A molding composition as claimed in claim 1 
wherein component A is composed of 

al) from 60 to 99% by weight of polybutylene 
terephthalate and 

a2) from 1 to 40% by weight of polyethylene 
terephthalate. 

A molding composition as claimed in claim 1 or 2 
wherein component B is composed of 

bl) from 50 to 90% by weight of a particulate 
graft base Bl made from the following 
monomers 

bl.l) as component Bll, from 75 to 99.9% by 
weight of a Ci-Cio-alkyl acrylate, 

bl-2) as component B12, from 0.1 to 10% by 
weight of at least one polyf unctional 
monomer having at least two non- 
conjugated olefinic double bonds, and 

bl.3) as component B13, from 0 to 24.9% by 
weight of one or more other 
copolymer izable monomers. 



and 



b2) from 10 to 50% by weight of a graft B2 made 
from the following monomers 

b2.1) as component B21, from 50 to 90% by 
weight of a vinylaromatic monomer, and 



4. 



10 



15 



20 



8 



30 



35 
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b2.2) as component B22, from 10 to 50% by 
weight of acrylonitrile and/or 
methacrylonitrile . 

A molding composition as claimed in any one of 
claims 1 to 3, wherein components B21 and/or CI 
are unsubstituted styrene. 

A molding composition as claimed in any one of 
claims 1 to 4, wherein component Bl is composed of 
components Bll and B12. 

A molding composition as claimed in any one of 
claims 1 to 5, wherein component B is composed of 
from 10 to 90% by weight of a fine-particle graft 
copolymer whose median particle size is from 50 to 
200 nm and from 10 to 90% by weight of a coarse- 
particle graft copolymer whose median particle 
size is from 250 to 1000 nm. 



A molding made from a molding composition 
defined in any one of claims 1 to 6 . 



as 



A molding as claimed in claim 7 having one or more 



of the following features: 
- PV 3341 carbon emission < 40 fjg of carbon/g 



a grade better than 4 as the result of the DIN 
50 011/PV 3900 odor test 

Vicat B softening point > 145 °c 

ISO 179/ leu impact strength after 1000 h of 
continuous heat-aging at 130 »C > kJ/m^ and 

DIN 53457 elongation at break after 1000 h of 
continuous heat-aging at ISO^C > 2%. 
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9. A molding as claimed in claim 8 for motor vehicle 
interiors . 



10. The use of molding compositions as defined in any 
5 one of claims 1 to 6 for producing moldings for 

motor vehicle interiors . 



11. The use of molding compositions as defined in any 
one of claims 1 to 6 for producing moldings for 
10 motor vehicle interiors, encompassing the step of 

thermof orming, extruding, injection molding, 
calendering, blow molding, compression molding, 
press sintering, or sintering of the molding 
compositions . 



